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Abstract of DEI 9509749 

A method of producing a composite prod., comprising an electrode material, a catalyst-forming material 
and a solid electrolyte membrane (34) esp. for a fuel cell, involves: (a) preparing a catalytic powder contg. 
an electrode material, a catalyst-forming material, and a solid electrolyte-forming material; (b) using the 
powder to form a catalytic layer (18) on a support (16); (c) heating the layer (18), at the side remote from 
the support (16), to soften the solid electrolyte-forming material; and (d) pressing the layer (18) onto a 
solid electrolyte membrane (34). 
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@ Verfahren zur Herstellung eines Verbundes aus Eiektrodenmaterial, Katalysatormaterial und einer 
Festelektrolytmembran 

@ Urn ein Varfahren zur Herstellung eines Verbundes aus 
Eloktrodenmatorial, Katalysatorrnaterial und einer Festolek- 
' trolytmembran fur eine elektrochemische Zelle, insbesonda- 
re eine Brennstoffzelte, be! welchem Festelektrolytmaterial 
durch Enveichen desselben in porentiefen Kontakt mit dem 
Elektrodenmaterial und dam Katalysatormaterial gebracht 
wird, derart zu verbessern, da& dies mdglichst effektiv und 
kostengunstig durchfuhrbar ist, wird vorgeschlagen, daB ein 
Elektrodenmaterial, Katalysatormaterial und das Festelektro- 
lytmaterial umfassendes katalytischas Puivar hergestellt 
wird, daS aus dem katalytischen Pulver eine katalytische 
Schicht auf einen Trager hergestellt wird, daS die katalyti- 
sche Schicht auf einer dem Trager abgewandten Seite zum 
Erwelchen des Festeloktrolytm ate rials aufgeheizt wird und 
das anschlie&end die katalytische Schicht bat noch arweich- 
tern Festelektrolytmaterial zur Bildung eines Verbundes 
unter Druck auf die Festelektrolytmembran aufgebracht 
wird. 
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Die Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung 
eines Verbundes aus Elektrodenmaterial, Katalysator- 
material und einer Festelektrolytmembran fflr eine elek- 
trochemische Zelle. insbesondere eine Brennstoffzelle, 
bei welchem Festelektrolytmaterial durch Erweichen 
desselben in porentiefen Kontakt mit dem Elektroden- 
material und dem Katalysatormaterial gebracht wird. 

Ein derartiges Verfahren ist beispielsweise aus der 
DE-PS 42 41 150 bekannt Bei dem in dieser Druck- 
schrift beschriebenen Verfahren wird Festelektrolytma- 
terial einerseits in Ldsungsmittel gel5st aufgetragen und 
andererseits dann die gesamte Einheit aus Elektroden- 
material, Katalysatormaterial und Festelektrolytmem- 
bran unter Erhitzen derselben heiB verpreBt 

Der Nachteil dieser bekannten Losung ist darin zu 
sehen, daB das HeiBverpressen der gesamten Einheit 
aus Elektrodenmaterial, Katalysatormaterial und Fest- 
elektrolytmembran eine starke mechanische und ther- 
mische Belastung der Materialien zur Folge hat lind 
auBerdem Aufheizzeiten erfordert, welche eine kosten- 
aufwendige ProzeBf iihrung notwendig machen. 

Der Erfindung liegt daher die Aufgabe zugrunde, ein 
Verfahren der gattungsgemaBen Art derart zu verbes- 
sern, daB dies moglichst effektiv und kostengunstig 
durchfiihrbar ist 

Diese Aufgabe wird bei einem Verfahren der ein- 
gangs beschriebenen Art erfindungsgem^B dadurch ge- 
Idst, daB ein Elektrodenmaterial, Katalysatormaterial 
und Festelektrolytmaterial umfassendes katalytisches 
Pulver hergestellt wird, daB aus dem katalytischen Pul- 
ver eine katalytische Schicht auf einen Tr^ger herge- 
stellt wird, daB die katalytische Schicht auf einer dem 
Tr^ger abgewandten Seite zum Erweichen des Fest- 
elektrolytmaterials aufgeheizt wird und daB anschlie- 
Bend die katalytische Schicht mit der dem TrSger abge- 
wandten Seite bei noch erweichtem Festelektrolytmate- 
rial zur Bildung eines Verbundes unter Druck auf die 
Festelektrolytmembran aufgebracht wird. 

Der Vorteil der erfindungsgemSBen L6sung ist darin 
zu sehen, daB einerseits die Herstellung der in der elek- 
trochemischen Zelle als Elektrode dienenden katalyti- 
schen Schicht aus katalytischem Pulver sehr einfach er- 
folgen kann und andererseits diese durch das gezielte 
Erweichen des in die katalytische Schicht eingebauten 
Festelektrolytmaterials nur in dem Volumenbereich 
aufgeheizt wird, in dem die Bildung des Verbundes er- 
wCinscht ist, so daB durch das Aufbringen der katalyti- 
schen Schicht mit dem noch erweichten Festelektrolyt- 
material auf die Festelektrolytmembran unter Druck in 
einfacher Weise und gezielt an der gewiinschten Stelle 
die Bildung des Verbundes zwischen Elektrodenmateri- 
al, Katalysatormaterial und Festelektrolytmembran un- 
ter Heranziehung des Festelektrolytmaterials des kata- 
lytischen Pulvers erfolgt Femer kann durch die effizien- 
te Aufheizung der katalytischen Schicht lediglich in dem 
Bereich, in dem die Bildung des Verbundes erwfinscht 
ist, das erfindungsgemaBe Verfahren mit geringem 
Energieaufwand betrieben werden und insbesondere 
aufgrund der lokal gezielten Einwirkung der Energie 
diese Energie rasch genug aufgebracht werden, so daB 
ein schneller und somit effizienter und kostengunstiger 
Verfahrensablauf moglich ist 

Die Energie konnte rein theoretisch auch durch me- 
chanischen oder thermischen Kontakt, also Warmelei- 
tung Oder Kontakt mit einem heiB en Gas in die katalyti- 
sche Schicht ganz oder teilweise eingebracht werden. 



Insbesondere um diese Energie moglichst schnell und 
zielgerichtet in die katalytische Schicht einzubringen, ist 
es vorteilhafter, wenn die katalytische Schicht durch 
elektromagnetische Strahlung aufgeheizt wird. 
5 Diese elektroniagnetische Strahlung kann unter- 
schiedlichster Art und Weise sein. Beispielsweise ware 
es denkbar, als Strahlungsquelle einen Laser einzuset- 
zen. 

Besonders vorteilhaft ist es, wenn die elektromagneti- 
10 sche Strahlung Infrarotstrahlung, insbesondere WSlrme- 
strahlung eines erhitzten Korpers ist 

Rein theoretisch ware es denkbar, das Festelektrolyt- 
material auch in die katalytische Schicht mittels eines 
Ldsungsmittels einzubringen, und beispielsweise da- 
is durch auch die katalytische Schicht zu stabilisieren. 

Weit vorteilhafter ist es jedoch, insbesondere um die 
gesamten Probleme mit abdampfendem Ldsungsmittel 
in einem erfindungsgemaBen ProzeB zu vermeiden, 
wenn das Festelektrolytmaterial ausschlieBlich losungs- 
20 mittelfrei, namlich als Pulver, in die katalytische Schicht 
eingebracht wird 

Insbesondere in diesem Zusanunenhang ist es auch 
vorteilhaft, flQssige Bindemittel zu vermeiden, so daB 
zweckmaBigerweise ein Verbund in der katalytischen 
25 Schicht ausschlieBlich durch mechanisches Verpressen 
des katalytischen Pulvers hergestellt wird 

Vorzugsweise dient dabei in dem katalytischen Pulver 
enthaltenes plastisches Material, beispielweise PTFE 
(Polytetrafluorethylen), als Bindemittel wobei gleichzei- 
30 tig PTFE noch den zusltzlichen Vorteil hat, daB es auf- 
grund seiner hydrophoben Eigenschaften wasserfreie 
Bereich in der katalytischen Schicht schafft 

Ober den Tr^ger wurden bislang keine nSheren An- 
gaben gemacht Dieser k6nnte losbar mit der katalyti- 
35 sehen Schicht verbunden sein. Eine vorteilhaftc L5sung 
sieht jedoch vor, daB der Trager und die katalytische 
Schicht zu einer Einheit verbunden werden, die die 
Handhabung der katalytischen Schicht bei dem Verfah- 
ren erhebllch erleichtert 
40 Besonders vorteilhaft ist es dabei, wenn die katalyti- 
sche Schicht ausschlieBlich durch mechanisches Ver- 
pressen mit dem Trager verbunden wird. 

Vorzugsweise ist dabei ein TrSgermaterial so ausge- 
bildet, daB es spater eine Diffusionsschicht darstellt, wo- 
45 bei vorzugsweise insbesondere fiir gasformige elektro- 
chemische Prozesse, das TrSgermaterial so ausgewahlt 
ist, daB gasformige Reaktionskomponenten durch die- 
ses leicht hindurch diffundieren. 

Vorzugsweise ist der Trager aus flexiblem Flachmate- 
50 rial, insbesondere ^us Kohlenstoff, ausgebildet und da- 
mit auch noch ein guter elektrischer Leiter. 

Bei einem besonders vorteilhaf ten, insbesondere kon- 
tinuierlich ablaufehden Verfahren ist vorgesehen, daB 
der Trager bandf 6rmig ausgebildet ist und insbesondere 
55 daB die katalytische Schicht in einem kontinuierlichen 
ProzeB auf den bahdf drmigen Trager aufgebracht wird. 

Besonders zweckm^Big ist es hierbei, wenn das band- 
fdrmige Tragermaterial durch zwei gegeneinander ar- 
beitende Walzen hindurchverlauft und die katalytische 
60 Schicht durch Auftragen von katalytischem Pulver auf 
das TragermateriaJ durch die Walzen auf das Tragerma- 
terial aufgewalzt wird 

Plinsichtlich der Behandliing der Festelektrolytmem- 
bran vor dem Aufbringen der katalytischen Schicht 
65 wurden im Zusanunenhang mit den bislang beschriebe- 
nen AusfQhrungsbeispielen keine n^heren Angaben ge- 
macht So wtre es beispielsweise denkbar, die Festelek- 
trolytmembran ebenfalls durch Auftragen von in L6- 
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sungsmittel gelostem Festelektrolytmaterial zusatziich 
vorzubehandeln. Besonders vorteilhaft ist es jedoch, 
wenn die Festelektrolytmembran ebenfalls Idsungsmit- 
telfrei behandelt wird, insbesbndere, wenn die Festelek- 
trolytmembran keinerlei Losimgsmittel-Vorbehandlung 
erfahrt 

Um einen moglichst innigen Verbund zwischen der 
Festelektrolytmembran und der katalytischen Schicht 
zu erreichen ist es gegebenenfalls vorteilhaft, wenn die 
Festelektrolytmembran auf ihrer der katalytischen 
ScHicht zugewandten Oberseite vor dem Aufbringen 
der katalytischen Schicht auf eine definierte Tempera- 
tur gebracht, beispielsweise aiufgeheizt, wird. Ein derar- 
tiges gezieltes Temperieren der Festelektrolytmembran 
kann je nach Temperatur derselben von Vorteil sein, um 
zu verhindern, daB das Festelektrolytmaterial beim in 
Kontakt konunen mit dem Festelektrolytmaterial der 
Festelektrolytmembran aufgrund der.niedrigen Tempe- 
ratur derselben und der dadurch bedingten Abkilhlung 
zu schnell erstarrt, so daB sich kein inniger Verbund 
zwischen der Festelektrolytmembran und der katalyti- 
schen Schicht ergibt 

Das Aufheizen der Festelektrolytmembran vor Auf- 
bringen der katalytischen Schicht kann vorzugsweise so 
weit gehen, daB die Festelektrolytmembran erweicht, im 
Extremfall sogar oberfiachlich angeschmolzen wird. 

Hinsichtlich der Ausbildung der Festelektrolytmem- 
bran selbst ftir eine moglichst effiziente Verfahrensftth- 
rung wurde im Zusanmienhang mit der bisherigen Er- 
lauterung der einzelnen Ausfilhrungsbeispiele keine nS- 
heren Angaben gemacht So ware bei einem Ausfah- 
rungsbeispiel denkbar, Membranstficke nacheinander 
mit der katalytischen Schicht zu versehen, wobei das 
Versehen mit der katalytischen Schicht und die Herstel- 
lung des Verbundes zwischen der Festelektrolytmem- 
bran und der katalytischen Schicht bei dem erfindungs- 
gemaBen Verf ahren rasch durchgef iihrt werden konnen. 

Besonders zweckmEBig laBt sich das erfindungsgema- 
Be Verf ahren jedoch dann einsetzen, wenn die Festelek- 
trolytmembran als Band hergestellt wird und wenn auf 
dieses Band in einem kontinuierlichen ProzeB die kata- 
lytische Schicht unter Bildung des Verbundes zwischen 
der Festelektrolytmembran und der katalytischen 
Schicht auf gebracht wird. 

Besonders zweckmaBig iMBt sich ein Verfahren in die- 
sem Fall dann durchfuhren, wenn die katalytische 
Schicht ihrerseits bandformig auf die Festelektrolyt- 
membran auf gebracht wird. 

Ein besonders vorteDhaftes Verfahren sieht in diesem 
Zusammenhang vor, daB die katalytische Schicht auf 
dem als Band ausgebildeten flexiblen Trager zur Bil- 
dung eines sogenannten Elektrodenbandes aufjgebracht 
wird und dieses Elektrodenband seinerseits In einem 
kontinuierlichen ProzeB auf die als Band ausgebildete 
Festelektrolytmembran unter Bildung des Verbundes 
zwischen der Festelektrolytmembran und der katalyti- 
schen Schicht aufgebracht wird 

Zur Art des Aufbringens der katalytischen Schicht auf 
die Festelektrolytmembran wurden bislang keine nahe- 
ren Angaben gemacht So sieht ein besonders yorteil- 
haftes Ausffihrungsbeispiel vor, insbesondere ein Aus- 
fiihrungsbeispiel, bei welchem eine kontinmerliche Ver- 
fahrensfuhnihg mCglich ist, vor, daB die katalytische 
Schicht auf die Festelektrolytmembran durch Aufwal- 
zen, vorzugsweise durch hindurchfuhren der katalyti- 
schen Schicht und der Festelektrolytmembran durch 
zwei gegeneinanderwirkende Walzen, aufgebracht 
wird. 



Im Rahmen der bisherigen Beschreibung des erfin- 
dimgsgemaBen Verfahrens wurden keine naheren An- 
gaben darttber gemacht, wie das Elektrodenmaterial der 
katalytischen Sdiicht beschaffen sein soil 
5 Vorzugsweise ist das Elektrodenmaterial der katalyti- 
schen Schicht Kohlepulver mit einer Komgr6Be fan Be- 
reich zwischen 0,03 und 1 ^m. 

Das pulverformige Katalysatormaterial ist vorzugs- 
weise Platinpulver mit einer KomgroBe zwischen 2 nm 
10 und 5 nm. 

Das verwendete Festelektrolytmaterial in der kataly- 
tischen Schicht ist vorzugsweise mit dem Festelektrolyt- 
material der Festelektrolytmembran identisch und liegt 
mit einer KomgroBe zwischen 0,5 bis 2\im vor. Ein 
15 Beispiel eines erfindungsgemSBen Festelektrolytmateri- 
als ist Nafion. 

Zusatzlich ist vorzugsweise vorgesehen, daB das kata- 
lytische Pulver noch ein hydrophobierendes Medium, 
beispielsweise PTFE, mit einer KorngrdBe von 0,2 bis 

20 1 p^m aufweist 

Femer ist es noch mdglich, zus&tzlich noch einen Po- 
renbildner, beispielsweise Zucker, dem katalytischen 
Pulver zuzugeben. 

Eine besonders vorteilhafte Zusammensetzung des 

25 erfindungsgemaBen katalytischen Pulvers sieht bei- 
spielsweise einen Anteil von ungefahr 50 Massen-% 
Kohlenstoff, ungefahr 5 Massen-% Platin, ungefahr 20 
Massen-Vo PTFE und ungefahr 25 Massen-% Nafion 
(Nafion ist eine eingetragene Marke) vor. 

30 Ein besonders zweckmaBig einzusetzender Verbund 
aus Elektrodenmaterial, Katalysatormaterial und Fest- 
elektrolytmembran sieht vor, daB die Festelektrolyt- 
membran beiderseits mit einer katalytischen Schicht 
versehen wird und somit der Verbund als Einheit unmit- 

35 telbar ui einer elektrochemische Zelle, vorzugsweise ei- 
ner Brennstoff zelle einsetzbar ist 

Der Verbund kann dabei entweder durch gleichzeiti- 
ges beiderseitiges Auftragen der katalytischen Schicht 
hergestellt werden, Noch vorteilhafter ist cs jedoch, 

40 wenn die katalytische Schicht zuerst auf einer Seite, 
dann auf der gegeniiberliegenden Seite der Festelektro- 
lytmembran aufgebracht wird. 

Um den erfindungsgemSBen Verbund aus Elektro- 
denmaterial, Katalysatormaterial und Festelektrolyt- 

45 membran moglichst ohne umf angreiche Weiterbearbei- 
tung zum Einbau in eine erfindungsgemSBe elektroche- 
mische Zelle herzustellen, ist vorzugsweise vorgesehen, 
daB die katalytische Schicht in Form einzelner, bis zu 
einem Randbereich der Festelektrolytmembran rei- 

50 chender Schichtbereiche auf die Festelektrolytmem- 
bran aufgebracht wird. 

Besonders zweckmaBig ist es, wenn die Festelektro- 
lytmembran in ihren Randbereichen frei von katalyti- 
schem Pulver gehalten wird, 

55 Dies laBt sich beispielsweise bei einer als Band ausge- 
bildeten Festelektrolytmembran dadurch erreichen, daB 
die katalytische Schicht zwischen seitlichen Randberei- 
chen der Festelektrolytmembran aufgebracht wird. 
Um femer zu erreichen, daB die Schichtbereiche all- 

60 seits von Randbereichen umschlossen werden, ist vor- 
zugsweise vorgesehen, daB zur Bildung von Randberei- 
chen zwischen einzelnen Schichtbereichen die katalyti- 
sche Schicht abschnittsweise verbundbildungsfrei auf 
die Festelektrolytmembran aufgebracht wird. Das heiBt, 

65 daB die katalytische Schicht zwar durchgehend in 
Langsrichtung des Bandes auf die Festelektrolytmem- 
bran aufgebracht wird, jedoch die Bildung eines Ver- 
bundes zwischen der katalytischen Schicht und der Fest- 
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elektrolytmembran im Bereich der Randbereiche nicht 
erfolgL Dies liBt sich beispielsweise dadurch erreichen, 
daB abschnittsweise kein Aufheizen der kataiytischen 
Schicht erfolgt, so daB auch das Festelektrolytmaterial 
in der selben nicht aufschmelzen kann und somit ledig- 
lich ein AufdrQcken der kataiytischen Schicht auf die 
Festelektroljrtmembran erfolgt, so daB in diesem Be- 
reich die katalytische Schicht leicht ablosbar ist 

Eine weitere, besonders einfach zu gestahende Vor- 
gehensweise sieht vor, dafl zum verbundbildungsfreien 
Aufbringen der kataiytischen Schicht Zwischenstucke 
zwischen die Festelektrolytmembran und die katalyti- 
sche Schicht eingelegt werden, so daB selbst bei konti- 
nuierlichem Aufheizen der kataiytischen Schicht das er- 
weichte, insbesondere erschmolzene Festelektrolytma- 
terial keine Verbindung mit der Festelektrolytmembran 
eingehen kann, da die Zwischenstucke zwischen beiden 
liegen und somit beispielsweise eine Verbindung zwi- 
schen der kataiytischen Schicht und dem ZwischenstOck 
eingegangen wird. 

In diesem Fall ist vorteilhafterweise vorgesehen, daB 
in den verbundbildungsfreien Bereichen die katalytische 
Schicht entfernt wird. Im einfachsten Fall ist dies da- 
durch moglich, daB die katalytische Schicht in den ver- 
bundbildungsfreien Abschnitten herausgetrennt wird. 

Weitere Merkmale und Vorteile der erfindungsgema- 
Ben Losung sind Gegenstand der nachfolgenden Be- 
schreibung sowie der zeichnerischen Darstellung einzel- 
ner Ausf uhrungsbeispiele. 

In der Zeichnung zeigen: 

Fig. 1 eine schematische Darstellung eines Verfah- 
rens zum Auftragen einer kataiytischen Schicht auf ei- 
nem Trager; 

Fig. 2 eine schematische Darstellung des Verfahrens 
zum Auftragen der kataiytischen Schicht auf einer Fest- 
elektrolytmembran; 

Fig. 3 eine Gesamtdarstellung des Verfahrens zum 
beiderseitigen Aufbringen einer kataljrtischen Schicht 
auf einer Festelektrolytmembran; 

Fig. 4 einen Langsschnitt durch eine erfindungsgemS- 
Be Festelektrolytmembran; 

Fig. 5 einen verbundbildungsfreien Abschnitt durch 
ein eingelegtes Zwischenstiick der Einheit aus katalyti- 
scher Schicht und Festelektrolytmembran; 

Fig. 6 eine schematische Darstellung des Heraustren- 
nens eines verbundbildungsfreien Abschnitts; 

Fig. 7 einen L^gsschnitt durch einen erflndungsge- 
maBen Verbund aus Elektrodenmaterialkatalysatorma- 
teriai und Festelektrolytmembran mit Randbereichen 
zwischen einzelnen Schichtbereichen der kataiytischen 
Schicht; 

Fig. 8 eine Draufsicht in Richtung des Ffeils A in 
Fig. 7; und 

Fig. 9 einen schematischen Querschnitt durch eine er- 
findungsgemaBe Brennstoffzelle mit emem erfihdungs- 
gem&Ben Verbund aus Elektrodenmaterialkatalysator- 
material und Festelektrolytmembran. 

Bei einem Ausfiihrungsbeispiel des erfindungsgema- 
Ben Verfahrens wird in einem ersten Schritt, dargestellt 
in Fig. 1, in einer Messermiihle 10 ein katalytisches Pul- 
ver 12 aus einer Mischung eines elektrisch leitenden 
Materials, zum Beispiel Kohlenstoff, eines Katalysator- 
materials, zum Beispiel Platin, eines hydrophobierenden 
Mediums, zum Beispiel PTFE (Polytetrafluorethylen), 
und eines Festelektrolytmaterials, zum Beispiel NaHon 
(Nafion ist eine eingetragene Marke), hergestellt und in 
der Messermiihle 10 miteinander vermischt 

Gegebenenfalls kann noch ein Porenbildner, z. B. 
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Zucker, hinzugegeben werden. 

Das katalytische Pulver setzt sich dabei beispielswei- 
se aus ungefahr 50 Gewichtsprozent Kohlenstoffjparti- 
keln mit einer KomgroBe zwischen 0,03 und 1 jim, vor- 
5 zugsweise ungefahr 30 nm, ungefahr 5 Gewichtsprozent 
Platin mit einer KprngroBe der Platinpartikel zwischen 
2 nm und 5 nm, vorzugsweise ungefahr 3 nm, ungefahr 
20 Gewichtsprozent PTFE-Pulver mit einer KorngroBe 
zwischen 0,2 und 1 p.m, vorzugsweise ungefahr 0,5 ^m 

10 und ungefahr 25 Gewichtsprozent Nafionpulver mit ei- 
ner KorngroBe zwischen 0,5 und 2 pjn, vorzugsweise 
ungef&hr 1 ^m, zusammen. 

Vorzugsweise sind die Kohlenstoffpartikel bereits 
platiniert, d h. mit Platinpartikeln der oben angegebe- 
15 nen GroBe versehen, wobei das Auftragen der Platin- 
partikel auf die Kohlenstoffpartikel in einem naBchemi- 
schen Verf ahren erfolgL 

Diese Bestandteile des kataiytischen Pulvers werden 
in der schnellaufenden Messermuhle 10 zu einer homo- 
20 genen Mischung miteinander vermischt und einem Ver- 
teiler 13 einer Auftragseinrichtung 14 zugefuhrt, mit 
welcher auf einen in der Brennstoffzelle als eine Gasdif- 
fusion zulassenden Trager 16, beispielsweise aus hydro- 
phobiertem Kohlenstoffpapier oder Kohlenstoffaser, ei- 
25 ne katalytische Scliicht 18 mit einer Dicke zwischen 50 
und 200 ^im mittels zweier achsparallel angeordneter 
und in geringem Abstand voneinander angeordneter 
Walzen 20 und 22 auf gewalzt wird 

Dabei verlauft der TrMger 16 auf der Walze 20 anlie- 
30 gend zwischen den beiden Walzen 20 und 22 hindurch, 
wobei sich zwischen dem Trager 16 und der Walze 22 
ein Spalt 24 bildet, in welchen mit dem Verteiler 13 
soviel katalytisches Pulver 12 eingebracht wird, daB die 
nach durch Durchlaufen der beiden Walzen 20 und 22 
35 auf dem TrSger 16 aufgewalzte katalytische Schicht 18 
die angegebene Dicke aufweist 

Der TrSger 16 mit der spater als Elektrode dienenden 
kataiytischen Schicht 18 wird vorzugsweise als kontinu- 
ierliches Band hergestellt und bildet ein sogenanntes 
40 Elektrodenband 26 fiir eine erfindungsgemSBe Brenn- 
stoffzelle mit einem Festelektroljrten. 

In diesem Elektrodenband 26 wird dabei die Verbin- 
dung zwischen den Partikeln der kataiytischen Schicht 
18 innerhalb derselben und zwischen der kataiytischen 
45 Schicht 18 und dem Trager 16 rein durch mechanischen, 
von den beiden Walzen 20 und 22 ausgeQbten mechani- 
schen Druck auf das in den Spalt 24 eingebrachte kata- 
lytische Pulver 12 und den Trager 16 hergestellt 

Zum Herstellen einer Verbundeinheit aus Elektrode 
50 und Festelektrolyt fiir eine Brennstoffzelle wird einem 
zweiten Walzenpaar 30 und 32 mit parallel zueinander 
verlaufenden Achsen einerseits eine Membran 34 aus 
Festelektrolytmaterial auf der Wabte 30 aufliegend zu- 
gefiihrt und andererseits das Elektrodenband, wobei die 
55 katalytische Schiclit der Membran 34 zugewandt ange- 
ordnet ist 

Die katalytische; Scliicht 18 enthalt, wie in Fig. 2 ver- 
grdBert dargestellt, neben Kohlenstoffpartikeln 36, die 
als elektrische Leiter dienen, an diesen gehaltene Platin- 
60 teilchen 38, die als Katalysator dienen, und dem mit dem 
Kohlenstoff verbutidenen PTFE 40, als hydrophobieren- 
dem Medium, noch zusatzlich Partikel 42 aus dem Fest- 
elektrolytmaterial, beispielsweise Nafion (Nafion ist ei- 
ne eingetragene Marke), aus welchem auch die Mem- 
65 bran 34 hergestellt ist 

Unmittelbar bevor durch das Walzenpaar 30 und 32 
ein Verpressen des Elektrodenbandes 26 mit der Mem- 
bran 34 erfolgt, werden die Membran 34 und das Elek- 
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trodenband 26 in einem Winkel a zueinander gefOhrt, 
wobei vor einem Auflegen der kataJytischen Schicht 18 
auf einer dieser zugewandten Oberfl^che 44 der Mem- 
bran 34 mittels einer Wanriequelle 46, beispielsweise 
gebildet durch einen Heizdraht oder einen anders gear- 
teten Infrarotstrahler die Partikel 42 des Festelektrolyt- 
materials aufgrund der von der Warmequelle abgegebe- 
nen thermischen Strahlung 48 auf die Glaspunkttempe- 
ratur erhitzt, vorzugsweise geschmolzen oder ange- 
schmolzen und in diesem Zustand danach durch das 
Walzenpaar 30 und 32 auf die Oberflache 44 der Mem- 
bran 34 aufgepreBt, wodurch die aufgeschmolzenen 
Oder angeschmolzenen Partikel 42 des Festelektrolyt- 
materials durch das Verpressen des Elektrodenbandes 
26 mit der Membran 34 zwischen den Walzen 30 und 32 
zusammen mit den ubrigen Partikeln der kataljrtischen 
Schicht 18 auf die Oberflache 44 auf oder in die Oberfla- 
che 44 der Membran 34 eingepreBt werden. Insbesonde- 
re tritt der durch Aufschmelzen oder Anschmelzen der 
Partikel 42 erzeugte fltissige Festelektrolyt in die Zwi- 
schenraume zwischen den Partikeln der katalytischen 
Schicht ein und iSBt somit eine dreidimensionale Drei- 
phasengrenze zwischen dem ionenleitenden Festelek- 
trolytmaterial, dem Katalysator und dem elektrisch lei- 
tenden Material entstehen. 

Femer erfolgt gleichzeitig ein Verkleben zwischen 
den Partikeln 42 der katalytischen Schicht 18 imterein- 
ander und der Membran 34, wodurch insgesamt die ka- 
talytische Schicht 18 und mit dieser dann auch der Tra- 
ger 16 auf der Membran 34 haften. 

Im Falle der Verwendung von Nafion 117 (Nafion ist 
eine eingetragene Marke) als Festelektrolytmaterial er- 
folgt ein Aufheizen der Festelektrolytpartikel 42 auf un- 
gefahrl35**Q 

Je nach dem, ob die Membran 34 im Bereich ihrer 
Oberflache 44 ebenfalls aufgeschmolzen werden soil 
oder nicht, ist zwischen der Warmequelle 46 und der 
Oberflache 44 der Membran 34 noch ein Warmeschutz- 
schild 50 vorgesehen, wobei durch das Warmeschutz- 
schild 50 der Grad der Aufheizung der Membran 34 im 
Bereich ihrer Oberflache 44 f estlegbar ist 

Ferner ist durch die Rotationsgeschwindigkeit der 
Walzen 30 und 32 und die Strahlungstemperatur der 
warmequelle 46 auch die Aufschmelztiefe in der kataly- 
tischen Schicht 18, das heiBt also die Tief e, in welcher die 
Partikel 42 des Festelektrolytmaterials in der katalyti- 
schen Schicht 18 noch aufgeschmolzen werden, einstell- 
bar. 

Um ferner die Verbindung zwischen dem Elektroden- 
band 26 und der Membran 34 definiert zu steuem ist 
vorgesehen, daB die Walzen 30 und 32 temperierbar 
sin^ so daB Qber die Walzen 30 und 32 auch die Erstar- 
rung des aufgeschmolzenen Festelektrolytmaterials 
beim und nach dem Verpressen durch WSrmezu- oder 
Abf uhr Uber die Walzen 30 und 32 einstellbar ist. 

Um die Membran 34 beidseitig mit einem Elektroden- 
band 26 zu beschichten ist zusatzlich, wie in Hg. 3 dar- 
gestellt, ein weiteres Walzenpaar 30', 32' vorgesehen, 
welches nach dem Walzenpaar 30, 32 die bereits einer- 
seits mit dem Elektrodenband 26 versehene Membran 
34 auf der gegenuberliegenden Seite mit einem Elektro- 
denband 26' versieht, welches mit einer Auftragseinrich- 
tung 14 in gleicher Weise hergestellt ist wie das Elektro- 
denband 26, so daB diesbeziiglich auf die vorstehenden 
Ausftihnmgen vollinhaltlich Bezug genommen wird. 

Alternativ dazu ist es m5glich, die Membran 34 
gleichzeitig beidseitig mit dem Elektrodenband 26 zu 
beschichten. 



Das Ergebnis des erfindungsgemaBen Verfahrens ist 
ein Verbund aus der aus Festelektrolytmaterial beste- 
henden Membran 34 mit beiderseits innig mit dieser 
verbundenen katalytischen Schichten 18 und 18' und 
5 dem jeweiligen auf der katalytischen Schicht 18 bzw. 18' 
aufliegenden Trager 16 bzw, 16', welcher die spatere 
Gasdiffusionsschicht bildet 

Das erfindimgsgemaBe Verfahren erlaubt somit einen 
Verbund aus Membran und Elektrode in Form eines 

10 kontinuierlichen Materialstreif ens herzustellen. 

Da es bei Festelektrolyt-Brennstoffzellen erforderlich 
ist, im Bereich der Membran 34 abzudichten und somit 
die im Verbund auf die Membran 34 aufgebrachte Elek- 
trode 16 mit Unterbrechung herzustellen, ist beispiels- 

15 weise vorgesehen, daB beim Herstellen des Verbund es 
aus Membran 34 und dem Elektrodenband 26 auf die 
Oberflache 44 der Membran 34 Zwischenstiicke 52 auf- 
gelegt werden, weiche verhindern, daB das Elektroden- 
band 26 mit den an- oder aufgeschmobsenen Partikeln 

20 42 des Festelektrolytmaterials sich innig mit der Ober- 
flache 44 der Membran 34 yerbindet, sondern dazu ftih- 
ren, daB sich die Partikel 42 mit den Zwischenstiicken 52 
verbinden, die lose auf der Oberflache 44 der Membran 
34 aufgelegt sind. Damit ist es moglich, wie in Fig. 5 und 

25 6 dargestellt, durch ein einfaches Schneidverfahren mit 
einem Messer 54 die die Zwischenstiicke 52 Qberdek- 
kenden Bereiche des Elektrodenbandes 26 nach dem 
Aufwalzen des Elektrodenbandes 26 auf die Membran 
34 mittels der Walzen 30 und 32 herauszutrennen und 

30 damit Randbereiche 58 zwischen zwei aufeinanderfol- 
genden Elektrodenbereichen 60 zu schaffen, in denen 
eine direkte Abdichtung auf der Oberflache 44 der 
Membran 34 mdglich ist 

Ferner wird vorteilhafterweise, wie in Fig, 7 und 8 

35 dargestellt, das Elektrodenband 26 mit einer Breite BE 
hergestellt, weiche kleiner ist als die Breite BM der 
Membran 34, so daB bei mittig auf die Membran aufge- 
tragenem Elektrodenband 26 beiderseits desselben seit- 
liche Randbereiche 58 verbleiben, in welchen ebenfaJls 

40 eine direkte , Abdichtung mit der Oberflache 44 der 
Membran 34 nind um einen der Elektrodenbereiche 60 
m6glichist 

Mit derartigen auf die Membran 34 aufgetragenen 
Elektrodenbereichen 60 lassen sich schematisch in 

45 Fig. 9 dargestellte Brennstoffzellen 70 herstellen, bei 
welchen die Membran 34 mit den Randbereichen 58 in 
einem Gehause 72 dichtend gehalten ist und die beider- 
seits auf der Membran 34 sitzenden Elektrodenbereiche 
60 auf ihren der Membran 34 abgewandten Seiten 74 

50 durch Stromkollektoren 76, 78 kontaktiert sind, die je- 
weils auf den Tragem 16 aufliegen, weiche dem AnpreB- 
druck der Stromkollektoren auf die als Elektrode die- 
nende katalytische Schicht 18 gleichmaBig verteilen. 
Femer lassen die TrSger 16 gleichzeitig die Diffusion 

55 von H2 und O2 zu den Elektroden 18 und zur Membran 
34 zu. 

Patentanspniche 



60 



65 



1. Verfahren zur Herstellung eines Verbundes aus 
Elektrodenmaterial, Katalysatormaterial und einer 
Festelektrolytmembran fiir eine elektrochemische 
Zelle, insbesondere eine Brennstoffzelle, bei wel- 
chem Festelektrolytmaterial durch Erweichen des- 
selben in porentiefen Kontakt mit dem Elektroden- 
material und dem Katalysatormaterial gebracht 
wird, dadurch gekennzeichnet, daB ein Elektro- 
denmaterial, Katalysatormaterial und das Festelek- 
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trolytmaterial umfassendes katalytisches Pulver 
hergestellt wird, daB aus dem katalytischen Pulver 
eine katalytische Schicht auf einen TrSger herge- 
stellt wird, daB die katalytische Schicht auf einer 
dem TrSger abgewandten Seite zum Erweichen des 5 
Festelektrolytmaterials aufgeheizt wird und daB 
anschlieBend die auf dem TrSger angeordnet ver- 
bleibende katalytische Schicht bei noch erweich- 
tem Festelektrolytmaterial zur Bildung eines Ver- 
bundes unter Druck auf die Festelektrolytmembran 10 
aufgebracht wird. 

2. Verfahren nach Anspruch 1, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die katalytische Schicht durch elek- 
tromagnetische Strahlung aufgeheizt wird. 

3. Verfahren nach Anspruch 2, dadurch gekenn- 15 
zeichnet, daB die als elektromagnetische Strahlung 
Warmestrahlung eines erhitzten Korpers einge- 
setztwird. 

4. Verfahren nach einem der voranstehenden An- 
spriiche, dadurch gekennzeichnet, daB das Fest- 20 
elektrolytmaterial ausschlieBlich losungsmittelfrei 

in die katalytische Schicht eingebracht wird. 

5. Verfahren nach einem der voranstehenden An- 
sprflche, dadurch gekennzeichnet, daB ein Verbund 

in der katalytischen Schicht ausschlieBlich durch 25 
mechanisches Verpressen des katalytischen Pulvers 
hergestellt wird. 

6. Verfahren nach einem der voranstehenden An- 
spriiche, dadurch gekennzeichnet, daB der Trager 
und die katalytische Schicht zu einer Einheit ver- 30 
bunden werden. 

7. Verfahren nach Anspruch 6, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die katalytische Schicht ausschlieBlich 
durch mechanisches Verpressen mit dem Trager 
verbunden wird. 35 

8. Verfahren nach Anspruch 6 oder 7, dadurch ge- 
kennzeichnet, daB ein Tragermateriail ausgewUhlt 
wird, durch das eine Diffusionsschicht fur Reak- 
tionskomppnenten der elektrochemischen Zelle 
gebildet wird. 40 

9. Verfahren nach einem der voranstehenden An- 
spruche, dadurch gekennzeichnet, daB das TrUger- 
material so ausgewahlt wird, daB durch es ein elek- 
trischer Leiter zur Kontaktienmg der als Elektrode 
dienenden katalytischen Schicht gebildet wird. 45 

10. Verfahren nach einem der AnsprOche 6 bis 9, 
dadurch gekennzeichnet, daB der TrSger von einem 
flexiblen Flachmaterial gebildet wird. 

11. Verfahren nach Anspruch 10, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB ein bandformig ausgebildeter Trager 50 
eingesetzt wird. 

12. Verfahren nach Anspruch 11, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die katalytische Schicht in einem kon- 
tinuierlichen ProzeB auf den bandf5rmigen Trager 
aufgebracht wird. 55 

13. Verfahren nach einem der voranstehenden An- 
sprOche, dadurch gekennzeichnet, daB die Festelek- 
trolytmembran auf ihrer der katalytischen Schicht 
zugewandten Oberseite vor dem Aufbringen der 
katalytischen Schicht auf eine definierte Tempera- eo 
tur gebracht wird 

14. Verfahren nach einem der voranstehenden An- 
sprQche, dadurch gekennzeichnet, daB die Festelek- 
trolytmembran als Band verwendet wird und auf 
diese in einem kontinuierlichen ProzeB die katalyti- 65 
sche Schicht unter Bildung des Verbundes zwi- 
schen der Festelektrolytmembran und der katalyti- 
schen Schicht aufgebracht wird 
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15. Verfahren nach Anspruch 14, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die katalytische Schicht ihrerseits 
bandf5rmig auf die Festelektrolytmembran aufge- 
bracht wird. 

16. Verfahren nach Anspruch 15, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB die katalytische Schicht auf den als 
Band ausgebildeten flexiblen Trager zur Bildung 
eines sogenannten Elektrodenbandes aufgebracht 
und dieses seinerseits in einem kontinuierlichen 
ProzeB auf die als Band ausgebildete Festelektro- 
lytmembran unter Bildung des Verbundes zwischen 
der Festelektrolytmembran und der katalytischen 
Schicht aufgebracht wird. 

17. Verfahren nach einem der voranstehenden An- 
spruche, dadurch gekennzeichnet, dafl die Festelek- 
trolytmembran beiderseits mit einer katalytischen 
Schicht versehen wird- 

18. Verfahren nach einem der voranstehenden An- 
sprOche, dadurch gekennzeichnet, daB die katalyti- 
sche Schicht in Form einzelner, bis zu einem Rand- 
bereich der Festelektrolytmembran reichender 
Schichtbereiche auf die Festelektrolytmembran 
aufgebracht wird. 
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